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Abstract - R&urn6 

RESULTS OF HOMOGENEOUS CRITICAL EXPERIMENTS CARRIED OUT WITH 23gPu, 235U AND 23sU. 
Critical experiments carried out at Saclay on ALECTO assemblies have made it possible to compare the pro- 

. perties of three fissile isotopes, plutonium-239, uranium-235 and uranium-233, in similar geometries. On 
the basis of the results obtained an attempt was made to determine empirically the slowing-down area as a 
function of concentration, the multiplication factor being calculated by using, for the cross-sections, a secondary 
differential thermalizing model developed at Saclay for light water. Some experiments involved attempts to 
determine the lifetimes of prompt neutrons by means of a pulsed-source method and to deduce information on the 
absorption and fission cross-sections in a hydrogenated medium. After carrying out various geometrical con- 
versions which make it possible to go from critical dimensions in cylindrical geometry to critical dimensions in 
spherical geometry, we have been able to compare the critical masses obtained in ALECTO with various foreign . 
results on the one hand and the French criticality guide curves on the other. 

RESULTATS D’EXPERIENCES CRITIQUES HOMOGENES EIEALISEES AVEC LE PLUTONIUM-239, L’URANIUM-235 
ET L’URANIUM-233. Des experiences critiques effectuk a Saclay sur les assemblages ALECTO ont permis de . 
comparer, dans des g6omCtries similaires, les propri&Cs des trois isotopes fissiles plutonium-239, uranium-235 
et uranium-233. On a tent& a l’aide des resultats obtenus, une determination empirique de l’aire de ralen- 
tissement en fonction de la concentration, le coefficient de multiplication effectif &ant calcule en utilisant, 
pour les sections efficaces, un modsle thermaliseur difftrentiel secondaire, mis au point a Saclay pour l’eau 
1Cgkre. Par ailleurs on a tent& grace ZI certaines experiences, de determiner le temps de vie des neutrons 
prompts par une m&bode de source pulsee, et d’en deduire des informations sur les sections efficaces d’ab- 
sorption et de fission dans un milieu hydrogCnC. On a enfin ttabli, apr8s certaines transformations g6omttriques 
permettant de passer des dimensions critiques en geomttrie cylindrique aux dimensions critiques en gtomdtrie 
sphkique, un paralltle entre les masses critiques obtenues dans ALECTO et certains resultats &rangers d’une 
part, les courbes du guide de criticite franqais d’autre part. 

IKTRODUCTIOX 

Les assemblages critiques ALECTO sont destinks 5 l%ude des con- 
ditions critiques de rkcipients cylindriques contenant des solutions aqueuses 
de matkriau fissile avec et sans rbfle’cteur. Le dispositif critique comporte 
essentiellement la cuve a essayer dans laquelle on introduit la solution fis- 
sile, entourge hentuellement d’un r&lecteur d’eau ou d’un reflecteur solide 
(bgton, acier, etc. ). Bien que ces experiences aient commenc6 sur une 
cuve a fond bonibe, elles se sont poursuivies sur des cuves dites <<acad& 
miques >> ) a fond plat, reflechies eventuellement sur leur surface latkale 
seulement. 

Les experiences ont port6 sur le plutonium-239, Puranium-235 et 
lkranium-2331. Les buts poursuivis etaient les suivants: Demarrer en 

1 Ces deux demiers corps ont Gtb obtenus grace a l’obligeance de 1 ‘USAEC. 

235 



236 BRUNA et al. 

France des experiences de criticite, qui ont commence sur le plutonium, 
seul disponible a cette epoque. Bien que portant sur des ggometries simples, 
les premiers resultats experimentaux devaient permettre, dkne part de 
familiariser les ingenieurs charges de la criticite dans les usines avec les 
ordres de grandeur des masses critiques en solution, d’autre part d’apporter 
les premieres verifications experimentales des calculs et de mieux asseoir 
les mdthodes utilisees dans la securit6 nucleaire. 

A part cet aspect pratique, les experiences ont rev&u un caractere plus 
general. En effet, en dehors des masses critiques proprement dites, qui 
ont donne lieu a diverses comparaisons avec le calcul ou d’autres experiences, 
on a 6tudie les constantes neutroniques de ces milieux, en particulier les 
sections efficaces C effectives >>, les constantes cinetiques etc. 

Ce memoire a pour but principal de donner un apersu de quelques r-e- 
sultats experimentaux, en insistant surtout sur les enseignements tires de 
ces expgriences, tant du point de vue fondamental que dans le domaine 
pratique. 

Les exp&iences d&rites ont Porte sur des cuves cylindriques de 
diametres variant entre 250 et 420 mm; on passe en revue les masses 
critiques obtenues. Des calculs simples permettent de retrouver, moyennant 
certains ajustements, les resultats experimentaux. Les sections efficaces 
utilisees peuvent dlailleurs &re v&ifi&es par d’autres mechodes (neutrons 
pulses par exemple). Enfin certaines transformations geometriques ont 
permis, dlune part une determination experimentale des gains de reflecteurs, 
dlautre part des comparaisons avec dlautres resultats. 

I . MASSES CRITIQUES 

Les experiences faites a Saclay sur les appareillages du type ALECTO 
ont Porte successivement sur le plutonium-239, l’uranium-235 et Yuranium-233. 
Les geometries n*ont pratiquement pas et6 modifiees dlun materiau fissile 
& l’autre, ce qui permet des comparaisons sur les proprietes nucleaires 
des trois materiaux fissiles. Par ailleurs, on slest efforc6 de garder toutes 
les autres conditions inchangees, par exemple la composition chimique, 
Pentourage etc. 

1 . Description [l-3] 

Les trois exp&iences ALECTO ont ete effectuees un hall situ6 a Saclay, 
qui avait abrite precedemment la premiere experience critique homogene 
PROSERPINE. Dans ces ensembles, on peut rendre critiques des solutions 
fissiles dans des cuves cylindriques a fond plat, de diametres variant entre 
200 et 500 mm, la hauteur pouvant aller jusq& 1000 mm dans diverses 
conditions de reflexion et d1 interaction. Chaque expkience est effectu6e 
dans une cabine etanche, entouree elle-m&me d*une protection. A Yinterieur 
de cette cabine se trouve le chbsis supportant la cuve a Yessai, que l*on 
peut voir, demon& sur la figure 1. Les solutions fissiles sont stockees 
dans des reservoirs circulaires ou plats, de geometric sure. 
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FIGJ. ALECTO - Cazur dimontd - Vue d’une des cuves 
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Les cuves elles-memes sont en acier inoxydable NS 22S, de 3 mm 
d* epaisseur, entourees dkn detecteur de fuite constituk par une couche isolante 
de buvard entoure d’un clinquant de cuivre. 

2 . R esultats experimentaux 

2.1. Les solutions 
. 

Les trois corps fissiles plutonium-235, uranium-235, uranium-233 sont 
utilises sous forme de nitrate dissous dans l*eau, avec une acidite tr6s 
voisine de 2& Le controle des propri6tes des solutions est effect& par 
analyse chimique qui Porte sur les points suivants: 

determination de la concentration en corps fissile 
determination de la concentration en ions (NO& et en H+ 
determination de la densite de la solution . 
determination de la concentration en fer. 

2.2. Caracteristiques des solutions 

Plutonium - Composition isotopique en poids pour 100 g 

23s Pu 
240 Pu 241 

Pu 

98,48 f 0,02 g 
1,48 zk 0,015 g 
0,032 f 0,005 g 

Uranium-235 - Composition isotopique en poids pour 100 g 

89,95 f 0,l g 
8,97 zk 0,9 g 
0,78 f 0,Ol g 
0,30 * 0,Ol g 

Uranium-233 - Composition isotopique en poids pour 100 g 

233 u 

234u 
235 u 

236u 
238 U 

96,98 zt 0,04 g 
2,34 k 0,02 g 
0,22 * 0,Ol g 
0,024 f 0,002 g 
0,43 k 0,Ol g 

Signalons pour ce dernier la prkence de 3,270 de 232Th et de 50 ppm 
de 23v 

L&idite des solutions est voisine de 2N. 

2.3. Masses critiques (diamktres 420, 300, 250 mm) 

Nous avons presente les resultats experimentaux sur les figures 2 
(plutonium) , 3 (uranium-235), et 4 (uranium-233). L’erreur expkrimentale 



SW70/22 239 

FIG. 2. Masses critiques (plutonium) 

Cuw 0 300 Nue 

cuve Q 300 I+,0 

--*- cuwu I 500 mlwC~in8 

FIG. 3. Masses critiques (uranium-235) 
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FIG, 4. Masses critiques (uranium-233) 

provient tr&s peu des erreurs de ghom6trie (hauteur et volume), mais beau- 
coup plus .de Fincertitude dans la connaissance des concentrations (1%). 
Pest elle qui conditionne l’incertitude sur la masse. On peut remarquer, 
en examinant ces trois figures, les points suivants: 

A geom&rie identique, pour nos cylindres, les masses critiques les 
plus petites sont celles obtenues avec le plutonium, puis viennent dans 
llordre l’uranium-233, puis l’uranium-235. Pour une meme cuve, les 
volumes correspondant aux masses critiques minimales sont, dans les cas 
etudies, plus faibles pour lkranium-233 que pour les autres corps. 

On constate 6galement que, grace 2 un stock de mat&e fissile suffisant, 
on a pu approcher les volumes critiques minimaux pour les cuves de 300mm 
de diametre de 13 litres pour lkranium-233 et de 18 litres pour l’uranium-235. 

3 . Confrontation de certains resultats avec le calcul % deux groupes 

3.1. En vue d%tablir une formulation simple permettant de retrouver la 
masse critique de cylindres nus, nous avons essay6 de travailler sur 
l’expression classique 

2 2 2 2 (1+L,B,,)(1+L2Bec)=k(D 

2 2 oii L 1 et L2 designent les aires de migration et de diffusion en theorie a 
deux groupes d1 energie, et BT et Bg designent les laplaciens geometriques 
critiques. 
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Bf est calcule en prenant une longueur d’extrapolation rapide kgale & 
25 mm i partir du bord ext&ieur de la cuve, Bi est calcule en prenant 
une longueur d’extrapolation thermique egale a 3 mm. 

2 
L2 = D/&T avec D variable avec la concentration. 
D = l/3&( 1+ &+& . 
&T est la section efficace totale (energie thermique) et Cd la section 

efficace de diffusion calculee en fonction du nombre d’atomes du mod&ateur. 
k = cpqf. 
L& sections efficaces adoptees sont les sections efficaces effectives 

calculees en assimilant l’eau 2 un thermaliseur diff&entiel secondaire, 1:s 
deux fonctions le caracterisant etant cell& du modele Nelkin-Soul6 [4] pour 
l*eau leg&e. Les sections efficaces fissiles actuelles vont jusqu’a 1,63 eV, 
les fissions et captures rapides etant prises en consideration par ailleurs. 
q est calcule par la relation Q = v &JE,, 2 designant les sections efficaces 

, effectives. 
On a port6 sur la figure 5 les resultats obtenus pour le plutonium-239, 

l’uranium-235 et l’uranium-233 dans la gamme des concentrations etudiees, 
pour des cuves nues de 300 et 420 mm de diamktre, llajustement etant fait 
sur Lf . 

FIG. 5. Aires de ralentissement 

3.2. Relation simple entre la concentration et la ggomhrie 

En vue depasser rapidement,. pour les geometries nues,. des param&tres 
critiques des solutions aux paramgtres geomhtriques, on a represent4 sur 
la figure 6 les courbes C = f (Bf) (C, concentration de la solution; BF, 
laplacien geometrique calculg en prenant une longueur d’extrapolation de 
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239 Pu A CUVQ q$ 420 NW 75,’ 
I 

{ 

o Cuve d 420 Nufz 
u 235 

l C uve $ 300 &a 

0 c uvu t$ 420 rJue 
u 233 

l Cove (3 300 Nut 

FIG. 6. Courbe C = f(B21) 

25 mm). On constate que, pour les diametres etudies, les fuites ne dependent 
pratiquement que du facteur de forme BT. Pour un meme BF, quel que soit 
le diametre, la concentration est sensiblement la meme. 

II. COMPARAISON DE SECTIONS EFFICACES 

Certaines experiences puls6es permettent de proceder a des comparai- 
sons entre les sections efficaces. En particulier, la connaissance de 
cyc= P,ff/l (&ff , proportion effective des neutrons retard&; 1, temps de vie 
des neutrons prompts) permet la determination de 1, si lion se donne E, 
Yefficacite des neutrons retard&. CIn a aussi effect&, pour le plutonium, 
une etude permettant de recalculer 1 en utilisant les sections efficaces prd- 
cedemment mention&es (mod6le NelkiwSoul6) pour la r6gion thermique. 
Les groupes rapides etaient trait& par une th6orie 2 trois groupes MUFT. 

Llefficacite des neutrons retard& 6tait calculee dans chaque cas par 
code de diffusion multigroupe (E). On a port6 dans le tableau I les valeurs 
des temps de vie calculees et mesurees sur des solutions de plutonium 
contenues dans une cuve de 420 mm de diamgtre & diverses concentrations. 
La valeur de cut a et6 dkerminee par une methode de neutrons pulses. 

On peut remarquer que Vefficacit6 des neutrons retard&s calculee pour 
la &termination de 1 est en g&n&al plus grande que dans la litterature. 

Peff = EP 1,2<r<l,3 (43 eff /T eff = 5%0) 
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TABLEAU I 

TEMPS DE VIE 

C 

(g/l) 
e 

, 61 1,30 

35,9 1,25 

19,4 1,18 

ac (0 
Exphience 

152 f 8 

100 f 5 

39,5 f 2 

ulw 
Expirience 

1 tm 
Nelkin-Souli 

17,9 f 2 19,o f 4 

26.2 i 3 33.3 f 6 

62,7 f 6 58,9* 8 

On peut constater une assez grande dispersion des ksultats de ces 
calculs. Nganmoins, compte tenu des hypotheses a faire pour ce genre 
de determination, on voit qukne methode de mesures mettant en Oeuvre 
la cinhtique permet d’approcher les constantes utilikes en calcul de criti- 
cite. Le modkle de thermalisation que nous avons utilis6 se trouve ainsi 
renforce et on peut signaler que des mesures d’indices de spectre sur ces 
m$mes milieux homog&es ont 6galement permis de le verifier. 

III. COMPARAISON DES RESULTATSAVEC DES RESULTATS ETRANGERS 

En vue de comparer nos principdux kultats experimentaux avec des 
resultats etrangers, il est n6cessaire dleffectuer des transformations pour 
les raisons suivantes: . 

a) La presence dlazote, bien que courante dans la &alit6 puisque les 
solutions se trouvent souvent sous forme nitrique dans les installations de 
traitement chimique, g&e cependant certaines comparaisons. CT est pour 
cette raison que nos milieux nitriques ont et6 transform& en milieux dlab- 
sorption parasite presque nulle, comme par exemple le milieu fluorhydrique. 

b) Les geometries etudiees a 1’ etranger sont souvent spheriques et 
lorsqu’il s’agit de cylindres, des r6flecteurs axiaux, haut ou bas, viennent 
compliquer les comparaisons directes. 

Ces diverses raisons ont amen6 les auteurs 5 effectuer la comparaison 
sur des geom6tries simples, generalement sur des sphkes, avec un seul 
groupe de neutrons. Nous nous rallierons, en ce qui concerne les 6tudes 
de criticite, au meme principe. On peut toutefois remarquer que la g60- 
metric, elle-meme simple, d’ALECT0 se pr&e a des comparaisonsdirectes 
entre les trois corps fissiles, ce qui est possible & Faide des rkultats 
prkentks aux paragraphes precedents (voir egalement [.2]). 

1 . Passage du nitrate au fluorure 

L’klimination de llazote se fait en egalant le coefficient de multiplication 
effectif dlun rkacteur critique contenant une solution nitrique & celui dlun 
r6acteur critique de meme gkometrie contenant une solution fluorhydrique. 
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On peut admettre Pinvariance du terme ~pn lorsqu’on passe dlun se1 
a l’autre. 11 ne reste done qu’a comparer les valeurs de f, ce qui a et6 fait 
en utilisant des sections efficaces thermiques. L’effet de l*azote est en 
g&n&al bien rendu par ce genre de calcul. 

. 2 . Changement de geometric - Gains de reflecteur 

2.1. Reacteurs nus 

Le rayon de la sphere nue equivalente a et6 calcule en egalant le la- 
placien g6om6trique, la longueur d’extrapolation X &ant choisie constante 
et &gale a 25 mm & partir de Pextkieur de la cuve, pour les rapports H/D 
utilisk (H, hauteur du cylindre; D, diamgtre). On a pu constater que cette 
valeur de 25 mm choisie pour cette transformation etait correcte pour Pen- 
semble de nos cylindres nus, paA exemple en essayant de passer d’un cylindre 
nu a llautre a l’aide d’une transformation g6om6trique simple. 

2.2. Reacteurs reflechis - Gains dt reflecteur 

Afin de comparer, a une meme concentration, les geometries nues et 
reflechies latkalement, -on a tente de calculer les quantites 1 telles que 
les laplaciens g6omktriques des r6acteurs rkflkhis et nus soient kgaux: 

06 Hn et Hr sont les hauteurs des rgacteurs nus et &l&his, X la longueur 
d1 extrapolation dans Fair et 1 le gain de reflecteur. 

Connaissant Hn et Hr experimentalement pour une meme concentration, 
nous avons pu determiner 1 pour un certain nombre de rgflecteurs. 

Ainsi, pour des cylindres de 300 mm ou de 420 mm de diamgtre, nus 
et reflechis par Peau ldgere, . nous avons trouve les resultats figurant au 
tableau II. 

On constate que l*on doit s1 attendre a une variation du gain de rgflecteur 
avec la concentration et avec la forme du rkacteur, mais on peut, sans trop 
dlerreur, adopter une valeur moyenne pour des plages kduites. 

D’autres comparaisons ont et6 effect&es 6galement sur des cuves de 
300 et de 420 mm de diametre, pour des reflecteurs de paraffine, de bois 
et de b&on. 

Quelques resultats tires de (21 sont donn6s au tableau III. 
La comparaison de divers r6flecteurs a don&, par exemple pour 

lluranium-235, pour une meme gamme de concentration 

l(cm) = 4, 75 (eau); 4,40 (paraffine); 4, 20 (bois); 4, 73 (beton). 

2.3. Comparaisons avec des rkultats &rangers [5-71 

Nous avons transforme les resultats obtenus sur les cylindres en spheres 
nues, en milieu fluorhydrique (absorption faible), pour permettre des com- 

* paraisons avec des resultats &rangers. 
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TABLEAU II 
. 

GAINS DE REFLECTEUR. 

Rgflecteur eau eau eau 

Plage de 
concentration 

(g/l) 
20-76 47,8 - 82 48 - 115 

Ucm) 5<1<7 4,75 f 0,6 4,6 < 1 < 5,‘6 

TABLEAU III 

GAINS DE REFLECTEUR 
Plutonium-239 et uranium-233 

Paraffine 

Bois 

Biton 

Plutonium-239 
c(8/1) 

Uranium-235 
c(gm 

64,7 < c < 252 

4,40 xl < 4,90 
~~~ 

c=43,6 64,7 xc< 85,4 

l= 4.33 1 QI 4,20 

c=43,6 c = 70 

1 = 4,76 1 = 4,70 

Les resultats de ces comparaisons ont 6t6 pork sur les figures 7, 8 
et 9. On a present6 les resultats &rangers, soit convertis directement en 
sphkes par les auteurs, soit transform&, ainsi que les resultats d*ALECTO, 
par nos soins lorsqu’il slagit de cylindres. On peut controler que d’importants 
&carts (20%) existent entre les divers resultats, particulierement pour le 
plutonium et l’uranium-233 ou les rkultats sont les moins nombreux. 

On a egalement port6 sur les courbes les valeurs des masses critiques 
des spheres critiques utilisees dans le guide de criticite fransais [8]. Les 
courbes du guide sont calculees en DSN et on peut trouver le detail de leur 
calcul dans [9]. 

Aprk avoir present6 ces comparaisons, on peut ajouter que le choix 
des longueurs d’extrapolation X et des gains de rgflecteur 1 est sans doute 
une cause essentielle des &arts constates. Les quelques valeurs de X et 
de 1 verifiges sur ALECTO montrent qu’il n*est pas facile d’adopter des 
valeurs constantes pour 1. 
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. ri) tp 3p sp zp q ‘tp 

FIG. 7. - Comparaison avec des rhltats itrangen (plutonium-239) 

yzzF+ 

k 
!w 60 70 to 

FIG. 8. Comparaison avec des rbltats hangers (uranium-235) 

CONCLUSION ’ 

Ce m6moire permet de constater que dans le domaine des concentrations 
6tudi6es sur ALECTO, de nombreux rhltats, cites ou non, existent. n 
reste cependant & les utiliser abondamment, en particulier pour une meilleure 
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FIG. 9. Comparaison avec des r&Wats itrangers (uranium-233) 

comprehension des sections efficaces, lorsque l’on &loigne un peu du spectre 
de Maxwell. On a pu voir que, moyennant certains ajustements, des calculs 
simples pouvaient &tre utiles. Des calculs plus elabores - en particulier 
par la methode de Monte-Carlo - p&sent& au tours du Colloque, sont ggale- 
ment interessants. Saider dlun autre resultat que celui de la masse cri- 
tique pure, par exemple du temps de vie mesur6, permet de vkifier c&- 
taines hypothkes de calcul. 

La corr6lation des ksultats expkimentaux semble devoir nkessiter 
encore des efforts, particulikement si lion essaie de trouver des moyens 
simples de comparer entre eux ces resultats. Si l’on pouvait encore effec- 
tuer des expgriences sur des solutions dans des g6om6tries aussi simples 
qu’ALECT0, il serait particulisrement’ interessant de reprendre systema- 
tiquement, sur une plus grande gamme de concentration, l*etude des longueurs 
dlextrapolation et celles des gains de reflecteurs. ’ 
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